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第 1章 諸言 
1-1 研究背景 













飛跡検出器としては 35 年以上もの間、プラスチック飛跡検出器(Plastic Nuclear Track 
Detector : PNTD)と呼ばれる CR-39 が利用されてきた。CR-39 は安価で高感度な反面、飛
跡検出のために高温の化学処理が必要で再利用不可能であるという欠点を持つ。この問題
点を克服した飛跡検出として 2006 年にランダウア社から、イオン飛跡を蛍光として可視化












温にて蛍光が検出可能である点が挙げられる。NV センターは 532nm の波長のレーザーを
用いて観察することができ、検出時の空間分解能は光の回折限界である約 300 nm である。
































第 1 章は緒言である。 
第 2 章は NV センターについて述べる。 
第 3 章は飛跡検出器について述べる。 
第 4 章は実験概要について述べる。 
第 5 章は NV センターを利用したイオン飛跡検出の検証実験及び検出感度向上の結果につ
いて述べる。 

















本研究において重要な役割を持つ NV センターの特徴を説明する。 
  
 







が中性の NV センターは、構成する窒素原子から 2 つ、原子空孔に隣接する炭素原子のダ
ングリングボンドからそれぞれ１つずつ電子を供給して合計 5 つの電子を持ち、570 
nm~700nm の波長の発光を示す。付近の窒素不純物原子等から 1 つ電子を供給されると負








 図 2-2 に NV センターのエネルギー準位図を示す。NV センターの光学遷移は図 2-2 に示
す基底準位(|g>)、励起準位(|e>)、そしてその中間に存在する一重項状態をとる準安定な準
位(|s>)の 3 つの準位で説明できる。NV センターは磁気量子数 S=1 をもつため、|g>と|e>
はさらに 3つスピン副準位に分裂する。NVセンター軸対称であることからms=+1とms=-1
の準位は縮退している。まず ms=0 の電子スピンをもつ NV センターは光によって励起され
|e>へと遷移する。このとき NV センターの電子スピンは保持される。その後高い確率で高
速の輻射遷移を経て|g>へと遷移する。この際の発光寿命はおよそ 13 ns であり、数%が 638 
nm のゼロフォノンラインとしてエネルギーを放出し、残りのエネルギーは 640~800 nmの































の窒素原子とが結びつき NV センターが形成される。過去の研究にて、導入された N イオ
ンから NV センターへの変換収率は 10%程度であることが報告されている[7,8]。イオン照
射時の加速エネルギーを変えることで注入深さを、マイクロビーム技術を用いて N イオン





2-4 単一光子源としての NV センター 
 本節の冒頭でも述べたとおり NV センターは優れた特徴を多く持つが、本研究において
最も重要な特徴は、その発光効率の高さである。NV センターは室温においてたった一つの
欠陥からの発光すら検出可能なほどの発光効率を持つ。NV センター自身のサイズは数Åで








 単一光子源である NV センターは励起状態から基底状態に減衰する際にたった一つの光
子を放出する。そのため単一の NV センターを検出している場合はある時間には同じ空間








                    (2-1) 
このとき I(t)は検出された光の強度である。もし検出対象が一つの単一光子源であれば同じ
時間に 2 つ以上の光子は存在しないという理由から g2(0) = 0 となる。それに対して検出対
象が2つ以上の単一光子源もしくは単一光子源ではない発光中心であればg2(0) ≠ 0となる。
実際の測定系にはノイズが含まれているため、g2(0)が最大値の 1/2 以下であれば単一光子














































図 2-6.CR-39 を用いた飛跡検出例 
エッチピット
 















Al2O3:C,Mg は 9.5 eV という広いバンドギャップを持ち、電子正孔捕獲中心(F22+(2Mg))を
含む。この検出器にイオンが入射するとイオンに沿って多量の電子正孔対が形成され、電
子正孔捕獲中心が生成された電子を捕獲することで異なる荷電状態の、F2+(2Mg)となる。
F2+(2Mg)はレーザーにより励起し 750 nm にピークを持つ蛍光を発するため、レーザー走査
による蛍光観察によって飛跡検出が可能であり、深さ方向に焦点を変えながら走査するこ
とで飛跡を 3 次元的に可視化することも可能である(図 2-7 参照)。 
  
 
図 2-7 Al2O3:C,Mg の検出原理 
荷電子帯
伝導帯







第 4章 実験概要 
4-1 NVセンターを用いたイオン飛跡検出の原理 

























て少ない IIa 型と呼ばれるものである。表 1 に本実験にて使用したサンプルの詳細を示す。





及び 3 ppbであることが分かった。Sample 3はプラズマCVD(Chemical Vapor Deposition)
法によって合成された IIa 型単結晶ダイヤモンドであり、同じく ESR 法によってその不純
物窒素濃度は0.8 ppbであると測定されている。このサンプルはElement sixから購入した。
Sample 4,5,6はプラズマCVD法によって Ib型(不純物として窒素を多く含むダイヤモンド)
の単結晶 HPHT 合成ダイヤモンドの上に堆積させた IIa 型 CVD 合成ダイヤモンド薄膜で
ある。これらのサンプルは物質・材料研究機構の寺地徳之博士から提供を受けた。CVD 合
表 3-1: サンプル情報 
 
Sample Crystal Growth conditions
Sample 1 HPHT plate type lla
Unknown growth condition
N concentration = 3.8 ppb
Sample 2 HPHT plate type lla
Unknown growth condition
N concentration = 3 ppb
Sample 3 CVD plate type lla
Unknown growth condition
N concentration = 0.8 ppb
Sample 4
CVD layer type lla
N-doped
N/C = 1200 ppb
(CVD layer on lb HPHT)
Sample 5
CVD layer type lla
N-doped
N/C = 200 ppb
(CVD layer on lb HPHT)
Sample 6
CVD layer type lla
N-doped
N/C = 120 ppb





基板上に CVD 薄膜を合成したダイヤモンドの ESR 測定を行うと、結晶全体の窒素濃度を
測定することができる。ESR において観察される窒素の大部分は Ib 基板に由来するもので
あり、Sample 4,5,6 の CVD 薄膜内の不純物窒素濃度を同定することができない。従って、








ん状に加速させることで、数 10 MeV から数 100 MeV まで粒子を加速させることが可能で
ある。中でも AVF サイクロトロンは加速イオンの回転半径に応じて磁場の強度を制御する
ことで、加速中のビームの拡散を抑えることが可能であるという特徴を持つ。 
今回は照射イオンに加速エネルギーが 490 MeVの Os イオン及び 560 MeVの Xeイオン
を用いた。本実験はダイヤモンドを用いたイオン飛跡検出の初めての試みであるため、よ
り確実にイオン飛跡の可視化を行うために、使用した AVF サイクロトロン加速器で照射可
能なイオンの中でも線エネルギー付与の大きい Os イオン(490 MeV)及び Xe イオン(560 
MeV)を使用した。表 3-2 に、SRIM（Stopping and Range of Ion in Matter）シミュレー
ションを用いてダイヤモンドに照射したOsイオン(490 MeV)及びXe(560 MeV)の飛程と形
成する総原子空孔数を計算した結果を示す[16]。Os イオン(490 MeV)及び Xe(560 MeV)が
ダイヤモンドに形成する原子空孔密度の深さ依存性を図 3-2 に示す。ダイヤモンドの密度は
 
図 3-2:Os イオン(490 MeV)、Xe(560 MeV)がダイヤモンドに形成する原子空孔密度の深
さ依存性 
























Os-490 MeV Xe-560 MeV
表 3-2:Os(490 MeV)及び Xe(560 MeV)の飛程と形成する原子空孔数 
 
Ion Xe-560 MeV Os-490 MeV
Range (μm) 23.4 18.2
Number of vacancies 21649 34763
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トを用いて 2 cm × 2 cm の正方形状に切り取り、その密度は正方形内でほぼ均一とした。 
② 粒子計測 
 次に、サンプルへの照射の前後に粒子数計測を行う。図 3-4 に粒子計測の測定系を示す。
検出器には SSD(Solid State Detector: CANBERRA 製 PD25-11-300AM)を用いた。照射粒
子が SSD に入射すると、その入射粒子数に応じて電荷量として信号が出力される。その信
号を Preamplifier（ORTEC 製 142C）によって増幅すると入力信号に比例した電圧信号に
変換される。その電圧信号は Amplifier(ORTEC 製 572Amplifier)によって数 µs の幅の電










Al のシャドーマスクを用いてサンプルの一部に行う。（図 3-5 参照）照射角度はサンプル表
































超音波洗浄機としては Iuchi VS-100Ⅲ 3 cycle ultrasonic cleaner を使用する。洗浄は












プ(ANEST IWATA 製 ISP-250B)で 10-2 Torr 程度まで真空引きした後、ターボポンプ(三菱
重工製 PT150)で 10-7 Torr 程度まで真空引きを行う（図 3-9 参照）。 
④ 熱処理 
真空引き後、熱処理を開始する。温度コントロールは自動制御によって行う。本研究で





































酸洗浄の様子を示す。図 3-10(a)は室温での混酸であり、図 3-(b)は 200℃以上まで昇温した
時の混酸の写真である。図 3-10(b)の黄色い気体は窒化ガスである。図 3-11 に酸洗浄前後の
ダイヤモンド表面の発光の蛍光観察像を示す。図 3-10(a)は酸洗浄前の XZ scan 像であり、
表面に強い発光(単一 NV センターのカウントの約 10 倍)が観察された。同観察像の発光の
弱い部分はレーザー照射によってクエンチ(消光)された箇所である。図 3-10(b)は酸洗浄後
の XZ scan 像であり、表面の発光が大きく減少している様子が確認された。酸洗浄により











モンド中の単一光子源である NV センターを測定するために特化した CFM を自作した。 
 
4-6-2 共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡の原理、特徴 
CFM の最も大きな特徴は、共焦点系を有するという点である。図 3-12 に典型的な CFM
の模式図を示す。光源のレーザーからの励起光をピンホール１及びビームスプリッターを
介して対物レンズに入射させる。対物レンズを用いてサンプル上にレーザーを集光させ、














ラストに優れ、深さ方向にも空間分解能が生じるといった特徴を持つ。CFM の XY 方向(面
方向)及び XZ 方向(深さ方向)の空間分解能(半値全幅)は下式で表される[19]。 
0.37λ
𝑁𝐴
                                    (3-1) 
0.67λ
𝑛−√𝑛2−𝑁𝐴2
                        (3-2) 
 
(3-1)式は XY 方向の半値全幅、(3-2)式は XZ 方向の半値全幅を表す。ここで λ は励起光の波
長、NA は対物レンズの開口数、n は媒質の屈折率を示す。ただしここではピンホールの径
は無限小と仮定している。(3-1)及び(3-2)式にあるように、CFM は XZ 方向に比べて XY 方
向の方が高い空間分解能が得られる。また本研究で使用している CFM では励起光の波長
λ=532 nm,対物レンズの NA=0.95 を採用していることから、(3-1)及び(3-2)式より XY 及び
XZ 方向の空間分解能は XY 方向で~207 nm 及び XZ 方向で~1835 nm と計算される。 




















適応波長 400~700 nm,反射:透過 = 5 : 95)を使用した。④その反射光を対物レンズ(オリン
パス製 MPLAPON50x:NA = 0.95)を用いてサンプルに対して集光させる。⑤この対物レン
ズはピエゾステージ(ピーアイ製 NanoCube® XYZ Piezo Stage P-611.3S:閉ループ制御、最




光に戻した後、⑦ロングパスフィルター(オプトライン製 BLP02-647R:カットオフ波長 647 
nm、O光学濃度 6)を通すことで 532 nm の励起光をカットし、640~800nm の NV センタ
ーの蛍光信号のみを取り出す。⑧蛍光強度の検出はシングルフォトンカウンティングモジ
ュールであるアバランシェフォトダイオード(Laser Components 社製 Photon Counting 
Module:COUNT-100C)を用いた。⑨蛍光スペクトル検出の際は光路切り替えミラーを用い
 



















図 3-14-:本研究で使用した CFM 
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図 3-15 に自作した CFM を用いて測定した NV センターの蛍光分布図を示す。図の通り単
一の NV センターからの蛍光が検出された。またその蛍光強度からシグナルノイズ比(S/N
比)はおよそ 10 倍である。また図 3-16 に蛍光スポットのスペクトル測定結果を示す。この




















5 x 5 μm
 
図 3-17: 蛍光スペクトル測定結果 
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第 5 章実験結果 
5-1 NVセンターを用いたイオン飛跡検出の検証実験 
5-1-1 イオン垂直照射ダイヤモンドの CFM像 
 Sample 4 の一部に Os イオン(490 MeV)をサンプル表面に対して垂直に照射し、真空中
にて 1000℃で 2 時間の熱処理を施したサンプルの CFM 像を図 4-1 に示す。図 4-1(a)は XY 
scan 像であり、この結果から Os イオン照射部からのみスポット状の蛍光が確認された。
図 4-2 に蛍光スポットのスペクトル測定結果を示す。この結果より NV-センターのゼロフォ
ノンラインと思われる 638 nm のピークとフォノンサイドバンドと思われる 630~800 nm
のブロードなスペクトルが検出されたことから、発光由来は NV センターであることが明






ったところおよそ 20 μmであった。SRIM シミュレーションを用いて計算した、ダイヤモ







(a)XY scan                        (b) XZ scan 































5-1-2 イオン水平照射ダイヤモンドの CFM像 
図 4-1(b)に示したように、イオン垂直照射ダイヤモンドの XZ スキャンからもイオンの飛




図 4-3(a)にダイヤモンドに対して水平に Os イオン照射を照射し、1000℃で 2 時間の熱処理
を真空中にて施したサンプルの XY スキャン像を、図 4-3(b)に同領域のイオン飛跡の XZ ス
キャン像を示す。図 4-3(b)よりイオンの、サンプル表面に対する入射角はおよそ 10°であ
った。図 4-3(a)からイオンの入射角を考慮したうえでイオン飛跡の長さを測ったところ、お
よそ 15.0±0.48 µm であった。図 4-4 に角度補正の方法を示す。XY スキャンはサンプルの
表面に沿って走査しているため図 4-3(a)から測定されるイオン飛跡の長さは図 4-4 中の
Measured rangeに相当する。そのため実際のイオン飛程は図 4-4中の Ion track rangeは、
図 4-2(b)から求めたイオンのサンプル表面に対する入射角 θ を用いて下式で計算される。 
Ion track range = 
𝑀𝑒𝑎𝑠𝑢𝑟𝑒𝑑 𝑟𝑎𝑛𝑔𝑒
𝑠𝑖𝑛𝜃
              (4-1) 




の飛程は SRIM シミュレーションを用いて算出すると 18.2 µmであることから、このサン
プルでは照射イオンの飛程の 80%程度の長さしか検出されなかった。図 4-3(a)を見ると、
 
(a)XY scan                             (b)XZ scan 























 図 4-5に Sample 1に対して水平に照射したOsイオン(490 MeV)と Xeイオン(560 MeV)
の飛跡観察像について示す。それぞれの飛跡の長さを測ったところ Os イオン(490 MeV)で
は 15.0±0.4 µmと測定され、Xe イオン(560 MeV)は 9.8±2.3 µm と測定された。SRIM シ
ミュレーションによって求まる Os イオン(490 MeV)及び Xe イオン(560 MeV)の飛程はそ




(490 MeV)及び Xe イオン(560 MeV)が形成する原子空孔密度の深さ依存性を示す。この結
 
(a)Os イオン(490 MeV)                 (b)Xe イオン(560 MeV)                    
図 4-5:Os イオン及び Xe イオン照射ダイヤモンドの XY スキャン像 
 
(a)Os イオン(490 MeV)の検出限界          (b)Xe イオン(560 MeV)の検出限界     
図 4-6: Os イオン及び Xe イオンの形成する原子空孔密度の深さ依存性と検出限界 
















































での Os イオン (490 MeV)及び Xe イオン (560 MeV)の検出限界はそれぞれ~350 









 原子空孔の熱拡散長 L は下式にて与えられる[20]。 
L = √6𝐷𝑡                                (4-1) 
ここで t は熱処理時間[s]であり、Dは熱拡散係数であり D = D0 exp[-Ea/(kBT)]で与えら
れる(T は熱処理温度[K])。ダイヤモンド中の原子空孔では、D0 = 3.7×10-6 cm2/s[21]、
Ea = 2.3 eV[22]であることが知られている。今回の熱処理条件では、T=1273 K、t=7200 s
であるため熱拡散長 L は~130 nm であると計算される。ここで今回使用した CFM の XY





















 図 4-7 に表 3-1 に示したサンプルそれぞれに対して、Os イオン(490 MeV)を照射し、真
空中にて 1000℃で 2 時間の熱処理を施し、CFM を用いて観察した結果を示す。照射イオ
ンのフルエンスはそれぞれ、Sample 1 及び Sample 3 は 1×107 /cm2、Sample 2､Sample 4､
Sample 5及びSample 6は0.5×107 /cm2とした。図4-7より、Sample 1,Sample 2,Sample 4
及びSample 5からはイオン飛跡に沿って形成されたNVセンターがはっきりと検出された。
また Sample 5 では少量のスポット状の NV センターが検出されるのみであった。しかし
Sample 3 及び Sample 6 では NV センターは検出されなかった。以上の結果より、ある程
度の窒素不純物濃度がないとイオン飛跡は検出されず、その検出下限は、窒素不純物濃度







算出した、ダイヤモンドに照射した Os イオン(490 MeV)が形成する原子空孔密度の深さ依
存性を示す。イオン飛跡が検出されたそれぞれのサンプル中の不純物窒素濃度に対する検
出限界の算出結果を図 4-8 に示す。ここで CVD 合成薄膜ダイヤモンドである Sample 4 お
よび Sample 5 の不純物窒素濃度は結晶合成時の窒素ガス取り込み比を 0.5%と仮定して算
出した。結果より、窒素濃度の向上により検出限界が大きく向上した。Sample 1、Sample 2
の検出限界は、およそ 350 vacancies/µm である。検出限界の位置では一つの NV センター
が形成されていると考えられるため、不純物窒素濃度が 3~4 ppb のダイヤモンド中では原
子空孔から NV センターへの変換効率は 0.3%であると計算される。 
  
 





図 4-8: SRIM シミュレーションを用いて算出したダイヤモンドに照射した 
Os イオン(490 MeV)の形成する原子空孔数の深さ依存性 
 
図 4-9:検出限界の窒素濃度依存性 
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 サンプルとしては Sample 3 を用いた。照射イオンは Os イオン(490 MeV)を使用した。
熱処理は真空中にて 1000℃の条件で、時間を 2 分から 640 分までの範囲で行った。熱処理
時間範囲の設定は原子空孔の熱拡散長を考慮して決定した。図 4-10 に熱処理時間に対する
原子空孔の熱拡散長を示す。また同図の点線は CFM の XY 方向の空間分解能を示す。この
結果より熱処理時間が 640分でCFMのXY方向の空間分解能とほぼ同程度の熱拡散長とな
るため、640 分以上の熱処理を施すと測定結果に影響を及ぼす程度まで原子空孔が熱拡散し





















 図 4-11 に熱処理時間ごとの CFM 像を示す。2 分の熱処理で既に NV センターは形成さ
れ、その後熱処理が進むごとにイオン飛跡の長さと単一イオン飛跡に沿って形成される NV
センターの数が増加していく様子が観察された。図 4-12 にそれぞれの熱処理時間ごとのイ
オン飛跡の長さ及び単一イオン飛跡に沿って形成される NV センターの数を示す。2 分の熱
処理で既にイオン飛跡は検出されはじめ、その長さはおよそ 11.7 µm であった。その後イ
オン飛跡の長さは 120 分の熱処理で飽和し、その長さはおよそ 16.0 µm であった。この結
果から熱処理時間ごとの検出限界を計算したところ、熱処理時間 2 分では検出限界は
512 vacancies/µmであったが、熱処理時間 120 分を超えると検出限界は 377 vacancies/µm
まで向上した。それに対して単一イオン飛跡に沿って形成される NV センターの数は 120
分以降も増加し、その増加傾向から 640 分以降も増加し続けると予想される。以上の結果
より、イオンの検出限界は 120 分の熱処理後下がることは無いが、飛程をより正確に測定
するためには、十分な数の NV センターを形成させることも重要であることから、640 分以
上の熱処理が必要であると考えられる。しかし 10 時間を超える熱処理を施すのは効率的で

















第 6章 結言 
 本研究は新しい検出原理を持った蛍光イオン飛跡検出器として、ダイヤモンド中の発光




考え、まずは NV センターを用いた飛跡検出の検証実験を試みた。 
 NV センターを用いた飛跡検出を行うためには、ダイヤモンド内にある程度窒素不純物が
含まれていなければならない。そこで本研究では異なる窒素濃度サンプルを 6 種類準備し
た。照射したイオンには 490 MeV の Os イオン及び 560 MeV の Xe イオン用いた。イオン
照射後、NV センターを形成させるために、真空中にて高温の熱処理を施した。イオン飛跡
の観察はNVセンター観察のために自作した共焦点レーザー走査型蛍光顕微鏡を使用した。 
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